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研究成果の概要（和文）：パーシステントホモロジーが非晶質構造の記述に有効であることを発見した。特筆す
べき成果としては、(1)シリカガラス、金属ガラスと呼ばれる質的に異なる形態をとる非晶質構造を統一的に扱
うことが可能であること(2)乱れた構造の中に隠された秩序構造を抽出することが可能であることなどがあげら
れる。さらに乱れた構造の記述手法を用いて物性との相関を議論する枠組みの構築した。具体的にはパーシステ
ントホモロジーのような抽象的に定義された変数に対し、自由エネルギー計算を行う手続きを、確率過程を用い
て定式化した。

研究成果の概要（英文）：We have found that persistent homology is useful for describing amorphous 
structures. As a remarkable result, (1) it is possible to handle amorphous structures that take 
qualitatively different forms called silica glasses, metallic glasses in a unified way (2) a hidden 
structure embedded in the disordered structure can be extracted by the persistent homology. 
Furthermore, we have developed a framework to express the physical properties by using the method to
 represent disordered structure. Specifically, we have developed the the procedure to calculate free
 energy landscape for abstractly defined variables such as variables in persistent homology by using
 stochastic process.

研究分野： 統計物理学
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
(1) 非晶質(アモルファス)構造をもつ物質は
工学的な目的から実験、理論ともに数多くの
研究がなされているが、理論的な定式化は結
晶固体や液体と比べると現在においてもな
お発展途上の段階である。結晶では原子配置
の構造と巨視的物性の対応、散乱実験のデー
タ解析などはすべて動径分布関数や散乱因
子という量で定式化できることが知られて
いるが、非晶質に典型的に現れるとされてい
る構造は上記の量だけでは十分良く記述す
ることができないということが主な原因で
ある。そのため新たな数学的な記述言語が待
望されている。 
(2) 本研究計画ではパーシステントホモロジ
ーという、21 世紀に入って誕生した数学の
手法を用いて、非晶質構造の新しい定式化を
試みる。非晶質を特徴付ける構造の担い手と
信じられている多様な多体構造を記述する
には、従来の手法では原子数や原子間距離に
閾値のチューニングが必要であった。パーシ
ステントホモロジーは閾値の変遷を系統的
に追う手法であるため、構造の汎用的な記述
手段となる可能性を持っている。しかしなが
らこの手法の基礎が従来理論物理で標準的
に用いられている数学と異なることが分野
横断型研究の障壁となり、申請時の時点では
材料科学への適用例は国外では数例、国内で
は申請者をはじめとした数名しか研究して
いなかった。さらに、構造の特徴付けの先に
あるべき物性との関係を与える普遍的枠組
み(すなわちパーシステントホモロジーによ
る統計熱力学)は存在しなかった。 
２．研究の目的 
本研究の目的は典型的な非晶質構造の記述
を例として、物性構造相関を記述するための
汎用的な枠組みの構築を目指すことである。
そのためにやるべき戦略として以下の課題
が考えられる。 
(1)まず、汎用性のある表現手法による代表的
な非晶質構造の記述枠組みの構築が必要で
ある。代表的なガラス構造は２種類の極端な
構造として表される。金属ガラスや分子性液
体のような方向性のない相互作用、もしくは
有効半径がほぼ均一であるとみなせる相互
作用をしめす原子・分子から形成されるガラ
ス構造はランダム充填構造と呼ばれ、最近接
原子数である配位数がゆらぐ。他方、シリカ
ガラスに代表される共有結合性の材料では
連続ランダムネットワークとよばれる構造
をとり配位数一定のままネットワーク構造
がゆらぐ。これらの構造は従来まったく異な
るデータ解析手法で特徴の評価がなされて
いた。パーシステントホモロジーは穴に注目
する数学的手法であるが、連結成分、リング、
空隙という異なる次元の穴を統一的に扱う
手法である。この性質に注目し、の構造を統
一的に扱いうるかどうかを問う。 
(2)構造の安定性や変化を定量化するには構
造を記述する汎用的手法開発に加えて、与え

られた記述変数を用いた自由エネルギーの
評価が必要になる。パーシステントホモロジ
ーの可視化手法の一つであるパーシステン
スダイヤグラムは分布関数として扱う事が
可能であるが、変数の定義が従来の分子科学
などで標準的に用いられて来た反応座標と
は大きく異なる。具体的には分布を構成する
穴という図形を構成するのに必要な原子の
数が状況により可変であることや、分布に表
れる点の数そのものが可変である事などが
あげられる。前者により射影の具体的な関数
形を与えて計算するような理論の構成が非
常に困難となり、後者により粗視化記述がカ
ノニカルアンサンブルとして取り扱う際に
特別の注意が必要になる。これらの問題はパ
ーシステントホモロジー固有の問題である
ため、分布関数理論を使って自由エネルギー
計算を行う際に従来の計算手法をそのまま
使う事は許されず、パーシステントホモロジ
ーの特殊性を尊重した統計力学への適用方
法を開発する必要がある。 
３．研究の方法 
(1)前者の問いに対する研究として、シミュレ
ーションによるガラスの代表構造の作成と
得られた構造に対するパーシステントホモ
ロジーによる解析を行った。CuXZr1-X型合金
とシリカガラスをそれぞれ充填構造とネッ
トワーク構造の典型例として選び分子動力
学計算によりガラス構造を得る。多くの場合、
金属ガラスは三成分以上の合金によって達
成される事が知られているが、本研究では簡
単のため二成分系で例外的に金属ガラスが
実現する Cu と Zr の合金型を例として選ぶ。
相互作用は金属を表現する最も単純なモデ
ルである embedded atom model(EAM)ポテ
ンシャルを用いる。この系は金属ガラスのあ
る種のモデル系とみなされており、構造によ
るガラスの特徴付けに関する多数の先行研
究が存在する。本研究ではそれらの解析との
整合性とおさえた上でパーシステントホモ
ロジーによる新規な構造の表現があり得る
かどうかを問う。シリカガラスは Beest 
Kramer Santen(BKS)ポテンシャルと呼ばれ
る相互作用モデルを用いる。このモデルでは
シリカの結晶多形(polymorphism)を比較的
単純な相互作用だけで実現できることが知
られている。そのため、このモデルの場合も
シリカガラスの構造解析を行う際のある種
のモデル系とみなされ、多数の構造解析の先
行研究が存在するという利点がある。これら
の系を十分高温の液体状態で平衡化した後、
シミュレーションで標準的に許容される冷
却速度で冷却した後にエンタルピーの温度
依存性を通じてガラス転移を確認し、ガラス
転移点から十分はなれた低温状態の構造に
対してパーシステンスダイヤグラムの計算
を行った。 
(2)後者の問いに関して、パーシステンスダ
イヤグラムが形を与える変数で与えられる
という点に注目して、そのような変数を引数



に持つ熱力学関数(自由エネルギー地形)が
満たすべき性質について理論的考察を行っ
た。形を与える変数の分布から自由エネルギ
ーを計算するという点では、動径分布関数が
相対座標に関する平均力ポテンシャルを与
えるというという統計力学から得られる性
質が知られているが、パーシステンスダイヤ
グラムに対しても同様の性質を期待してよ
いのかどうかという点について比較検討を
行った。 
４．研究成果 
(1)金属ガラスでは液体状態の動径分布関数
の第二ピークがガラス状態になると分離す
ることがしられていた。またシリカガラスで
は構造因子にするどい第一ピークをもつ 
(first sharp diffraction peak : FSDP)こ
とが知られていた。我々はパーシステンスダ
イヤグラムが(i)階層構造をもつ穴と持たな
い穴を区別できるという性質と(ii)ダイヤ
グラム上の点が対角線からの距離(life 
parameter)が大きいほど外部からの摂動に
対して頑健性をもつ、という２つの性質を満
たすことに注目し、階層性を持ち大きな頑健
性をもつ穴の長さスケールを計算した。その
結果、そのような穴がこれらの構造の担い手
になっているという事を確認した。金属ガラ
スの場合には対象とする穴は２次元ホモロ
ジー群、つまり空隙のなかで階層構造を持つ
ものが動径分布関数の分裂した第二ピーク
の長さスケールを与えることが、シリカガラ
スの場合は 1次元ホモロジー群、つまりリン
グのなかで階層構造を持つものが FSDP の長
さスケールを与えることがそれぞれ確認さ
れた。これによりガラスに表れる特徴的構造
がパーシステントホモロジーを用いる事で
階層性を持つ穴として統一的に扱う事がで
きるということがわかった。 
特にシリカガラスの場合については2次元の
散布図であるパーシステンスダイヤグラム
のサポートが局所的に一次元的になってい
る箇所が見つかった。これは穴の形状に拘束
条件がある事に対応することが明らかにな
った。ここで見つかった拘束条件は乱れた構
造の中に隠された秩序構造の存在を意味す
る。力学的な変形や熱揺らぎなどはこの拘束
条件を満たす範囲で起こるという事もシミ
ュレーションの結果からわかった。この結果
はガラスの構造が単なるランダムな構造で
はないという事を表現するものである。 
(2)(1)をふまえ、頑健性の大きな穴というも
のがガラスをよく表現する構造の単位であ
るという仮定のもと、剪断変形による降伏に
おいてガラスの微視的構造がどのように変
化するかについてパーシステントホモロジ
ーによる解析を行った。その結果、降伏を起
こさない限りは大きな頑健をもつ穴の数は
統計的な誤差の範囲内で保たれており、降伏
の前後でそのような穴の数が変化するとい
う事を確認した。 
(https://arxiv.org/abs/1712.09785) 

(3)形を表す変数に基づく自由エネルギーの
構築には、パーシステントホモロジー固有の
問題以前に、そもそも形を表す変数を用いて
自由エネルギーを定義する際にきわめて一
般的な状況下で自由エネルギーが計量依存
性を持つという理論的な問題が存在する事
が知られていることがわかった。我々は自由
エネルギーが反応経路や反応障壁を表現す
るものであるという条件から、計量を拡散テ
ンソルで与えると良いという条件を同定し
た 。 (https://arxiv.org/abs/1803.09034) 
この結果をパーシステントホモロジーに適
用するにあたり、パーシステンスダイヤグラ
ムの時系列データ解析が必要であることが
確定し、原理的には quiver の表現論がデー
タ解析の実装に必須である事がわかった。さ
らに、対象とする系を有限時間で必ず緩和す
る巨視的一様系などに制限する事で、パーシ
ステンスダイヤグラムが特別な性質をもた
せ、表現論を使う計算方法を避ける近似的な
計算方法が可能である事を発見し、現在具体
的な計算の実装方法の開発に着手している。
以上の結果を組み合わせたものが、本研究計
画が目的として設定した、統計力学とパーシ
ステントホモロジーを組み合わせた構造物
性相関を与える理論的枠組みのプロトタイ
プに相当するものである。 
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